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@ Verfahren und Vorrichtung zum Zuchten von Kristallen 

Die Erfindung bezieht sich auf ein Verfahren und eine Vor- 
richtung zum Zuchten von Kristallen aus einer Schmelze, 
wobei die chemische Zusammensetzung der Schmelze kon- 
tinuierlich beeinfluSt werden kann. Die Kristallschmelze 
wird durch Bewegen eines sie aufnehmenden Schmelztie- 
gels homogenisiert und anschlieSend entlang der Kristall- 
wachstumsflache bewegt. 
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Patentanspruche 



1. Verfahren zum ZQchten von Kristallen, dadurch 
gekennzeichnet, daB eine Kristallschmelze durch 
Bewegungen ernes sie aufnehmenden Schmeiztie- 
geis homogenisieri wird, urn anschiienend entlang 
der Kristallwachstumsflache bewegt zu werden. 

2. Verfahren nach Anspruch 1. dadurch gekenn- 
zeichnet, daB nur ein Teil der Kristallmasse ge- 
schmolzen und die Konzentration der individuellen 
Substanzen durch Materiaizufuhr geregelt wird. 

3. Vorrichtung zur Zuchtung von Kristallen gemaQ 
einem Verfahren nach Anspruch 1 oder anspruch 2, 
dadurch gekennzeichnet, daB einem Gehause mil 
einem Schmelztiegel zur Aufnahme der Kristall- 
schmelze interne und externe Heizelemente zuge- 
ordnet und im MaBe der Materiaizufuhr entlang 
der Grenzschicht zwischen Schmelze und erstar- 
rendem Kristall bewegbar sind. 

4. Vorrichtung nach Anspruch 3, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Temperaturverteilung durch in- 
terne Heizelemente beeinfluBbar ist. 

5. Vorrichtung nach anspruch 3 oder Anspruch 4, 
dadurch gekennzeichnet, daB das Gehause einen 
Schmelzraum mit dem Schmelztiegel und einen da- 
von getrennten Heizraum aufweist, urn unter- 
schiedliche Gaszustande zu ermoglichen. 

6. Vorrichtung nach Anspruch 3, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die Bewegungen der Schmelze durch 
Neigen des Schmelztiegeis hervorgerufen werden. 

7. Vorrichtung nach einem der Anspruche 3-6, da- 
durch gekennzeichnet, daB die Schmelze durch 
Schwingungen zu Wellenbewegungen im Schmelz- 
tiegel angeregt wird. 

8. Vorrichtung nach einem der Anspruche 3-7, ge- 
kennzeichnet durch optische oder elektrische Son- 
den zur Messung der Schmelze. 

9. Vorrichtung nach einem der Anspruche 3-8, da- 
durch gekennzeichnet daB der Schmelztiegel einen 
rechteckigen Querschnitt hat. 

Beschreibung 



Die Erfindung bezieht sich auf ein Verfahren und eine 
Vorrichtung zum Zuchten von Kristallen aus einer 
Schmelze. wobei die chemische Zusammensetzung der 
Schmelze kontinuierlich beeinfluBt werden kann. 

Mikroelektronik und Lasertechnologie benotigen 
groBe Einkristalle, die ublicherweise nach dem 
Bridgman- oder Czrochalski-Verfahren gezogen wer- 
den. Bei diesen Verfahren wird die gesamte Kristallmas- 
se erschmolzen und entweder von der Seite des Saatkri- 
stalls langsam abgekuhk oder der Kristall an einem in 
der vertikalen Achse rotierenden Saatkristall langsam 
aus der Schmelze gezogen. Wegen der unterschiedli- 
chen Verteilungskoeffizienten verschiedener Zusatze 
verandern sich allerdings die Konzentrationen der Sub- 
stanzen in der Schmelze, weil manche Elemente leicht 
und andere schwer in das Kristallgitter eingebaut wer- 
den konnen. Dies fuhrt zu einer kontinuierlichen Veran- 
derung der Zusammensetzung der Schmelze und damit 
des wachsenden Kristalls. 

Bei diesen Verfahren ist auch die Beeinflussung der 
Temperaturgradienten beschrankt, weil nur externe 
Warmequellen am Schmelztiegel zur Verfugung stehen. 
Daraus ergeben sich Wachstumsbedingungen, die zu 
unbrauchbaren zentralen Kernen fuhren. Solche Kern- 
bildungen ergeben sich aus konvexen Wachstumsfron- 



tcn, die durch raciale Temperaturgradienten hervorge- 
rufen werden. Diese radiaien Temperaturgradienten er- 
geben sich aus der radiaien Warmezufuhr von den Heiz- 
elementen und der axialen Warmeableitung durch den 
5 wachsenden KristalL 

Aufgabe der Erfindung ist es, diese beschnebenen 
Beschrankungen und Wachstumsstorungen zu vermei- 
den. 

Der Losung der Aufgabe dienen ein Verfahren mit 

10 den Merkmalen der Patentanspruche 1 und 2 sowie eine 
Vorrichtung zur Durchfuhrung des Verfahrens mit den 
Merkmalen der Anspruche 3-9. 

Bei der Erfindung wird eine Veranderung der Mi- 
schungs-Konzentration im Kristall dadurch verhindert, 

is daB der Schmelze kontinuierlich Materiaimischungen 
zugefuhrt werden, die den Verteilungskoeffizienten der 
Zusatze angepaBt sind. Damit werden die Konzentratio- 
nen der verschiedenen Substanzen in der Schmelze kon- 
stant gehalten. Die Bildung von unbrauchbaren Kernen 

20 wird durch Warmequellen innerhalb des Schmelztiegeis 
verhindert. Diese Warmequellen vermeiden radiale 
Temperaturgradienten und erlauben eine ebene Wachs- 
tumsfront. Durch Steuerung der internen und externen 
Heizelemente kann fur beste Wachstumsbedingungen 

25 die Wachstumsfront kontinuierlich von konvex bis kon- 
kav verandert werden. 

Zur Homogenisierung der Schmelze wird bei der Er- 
findung der Schmelztiegel bewegt und damit die 
Schmelze durch Gravitation oder Tragheit standig an 

30 der Kristallwachstumsflache entlang bewegt Leichte 
Neigungen des Schmelztiegeis fuhren z.B. zu Verlage- 
rungen der Schmelze, wahrend oszillatorische Querbe- 
wegungen stehende Wellen in der Schmelze hervorru- 
fen. Die Anzahl der Wellen innerhalb der Schmelze 

35 kann durch die Schwingungsfrequenz verandert wer- 
den. Diese Schmelzbewegungen sind vor allem bei 
rechteckigen Schmelztiegeln vorteilhaft. 

Rechteckige Kristallquerschnitte sind fur die Anwen- 
dungen in der Lasertechnologie von Vorteil, weil die 
40 Ausbeute an groBen Kristallplatten wesentlich groBer 
ist als bei den heute ublichen zylindrischen Kristallroh- 
lingen. 

Zusatzliche Vorteile des Verfahrens ergeben sich aus 
dem geringen Volumen der Schmelze: Die Reaktions- 
45 moglichkeiten mit dem Schmelztiegel und der Energie- 
verbrauch sind reduziert, weil nur ein Teil der Gesamt- 
masse auf Schmelztemperatur gebracht werden muB. 

Im Besonderen soil bei der Erfindung nur ein gennger 
Teil der Kristallmasse im geschmolzenen Zustand ge- 
50 halten sein und diese Schmelze wird durch gesteuerte 
oder geregelte Materiaizufuhr entsprechend der 
Wachstumsrate kontinuierlich aufgefrischt. Die Schmel- 
ze wird durch die erfmdungsgernaB vorgesehene Bewe- 
gung des Schmelztiegeis homogenisiert. Interne War- 
55 mequellen ermoglichen die Regelung der radiaien und 
axialen Temperaturgradienten. 

Im Folgenden wird ein Ausfiihrungsbeispiel der Erfin- 
dung anhand der schematischen Darstellung in Fig. 1 
beschrieben. Fig. 1 ist ein Langsschnitt durch eine erfin- 
60 dungsgemaBe Kristallziehvorrichtung. 

Die Vorrichtung besteht aus einem abgeschlossenen 
Schmelztiegel 1, der von externen Heizelementen 2 um- 
geben ist. Ein internes Heizelement 3 oberhalb der 
Schmelze 4 ist durch eine doppelwandige RohrleitungS 
65 und iiber die Fuhrungsstabe 6 mit den externen Heizele- 
menten 2 verbunden. Die Heizelemente 2 und 3 konnen 
so gemeinsam durch einen mechanischen Antrieb 7 ent- 
lang des Schmelztiegeis 1 bewegt werden. Die Fuh- 
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rungsstabe 6 dienen gleichzeitig als elektrische An- 
schluBleitungen 8 fur die Heizelemente 2 und 3. Die 
Lagerungen 9, die beispielsweise aus Graphit bestehen, 
erlauben unterschiedliche Gaszusammensetzungen in- 
nerhalb des Schmelztiegels 1 einerseits und im externen 
Heizvolumen 10 andererseits. Individuell regelbare Zu- 
satzheizungen 11 und 12 sind unter- und oberhalb des 
Schmelztiegels angebracht. Eine doppelwandige Rohr- 
leitung 13 dient zur Gaskuhlung des Saatkristalls 14. 
Feinkornige Knstalle mit unterschiedlichen chemischen 
Zusammensetzungen sind in separaten Behaltern 15 
oberhalb des Schmelztiegels 1 angebracht. Durch ge- 
steuerte Ventile 16 konnen je nach Bedarf verschiedene 
Materialkombtnationen an den internen Heizkorper 3 
abgegeben werden, in welchem sie schmelzen. Kleine 
Offnungsquerschnitte im Heizkorper 3 erlauben den 
Zugang der Kristallmischung in die Schmelze nur im 
flussigen Zustand; so werden Wachstumsstorungen ver- 
mieden. Die Zieheinnchtung ist von gasdichtem Isolier- 
material 17 und leichtem Isoliermaterial 18 umgeben 
und in einen Vakuumbehalter 19 eingebaut. Dieser Be- 
halter 19 ist kardanisch aufgehangt und kann urn die 
Achse 20 geneigt oder in dieser Achse seitlich beschleu- 
nigt werden. Die Bewegung der Schmelze 4 kann durch 
Verlagerung der Drehachse 20 beliebig verandert wer- 
den. Elektrische Kontaktsonden 21 liefern Information 
nen uber den Bewegungszustand sowie uber die 
Schmelzhohe. Diese konnen fur entsprechende Riick- 
koppelungen zu dem Hohenstand der Heizeinrichtun- 
gen 2 und 3, der Lage der Achse 20, sowie der Bewe- 
gungart und -intensitat der gesamten Vorrichtung be- 
nutzt werden. Der Bewegungszustand der Schmelze in 
Zusammenhang mit der Schwingungsfrequenz und -am- 
plitude kann auch Informationen uber die Viskositat 
und damit die Temperatur der Schmelze liefern. 

Die Kristallziichtung beginnt durch Erschmelzen ei- 
nes beschrankten Volumens von feinkornigen Kristallen 
oberhalb des Saatkristalls 14 mit Hilfe der Heizelemen- 
te 2, 3 und 1 1. Der gasgekuhlte Saatkristall wird nur am 
oberen Ende angeschmolzen, von wo aus das Wachstum 
des Kristalls durch langsames abkiihlen von der Seite 
des Saatkristalls fortschreitet. Wahrend des Wachstums 
des Kristalls 22 wird das Schmelzvolumen 4 durch ent- 
sprechende Materialzufuhrung konstant gehalten und 
die Heizelemente 2 und 3 mit der Kristailwachstumsrate 
angehoben. Die Zusatzheizungen 11 und 12 werden je 
nach gewunschter Temperaturverteilung geregelt. 
Durch Bewegung der Apparatur wird die Schmelze ho- 
mogenisiert und die Schmelze uber der Kristallwachs- 
tumsfront bewegt. Ein Vakuumfenster 23 eriaubt die 
Beobachtung des Schmelzvorganges im Heizkorper 3 
und an der Schmelzoberflache 4. Die Temperaturvertei- 
lung wird iiber mehrere Termoelemente gemessen und 
durch entsprechende Korrekturen der Heizleistungen 
im gewiinschten Rahmen gehalten. 

Wahrend des gesamten Vorganges werden geringe 
Gaszusatze getrennt in den Schmelztiegel 1 und in das 
externe Heizvolumen 10 eingelassen und uber das Va- 
kuumsystem abgesaugt. Dadurch konnen separat oxy- 
dierende und reduzierende Bedingungen geschaffen 
werden. Fur reduzierende Schmelzbedingungen und ho- 
he Schmelztemperaturen sind Schmelztiegel beispiels- 
weise aus Molybdan vorgesehen. Fur oxydierende 
Schmelzen muB (teures) Irdidium verwendet werden. 
Nachdem das Heizvolumen bevorzugt reduzierend be- 
trieben wird, ist es bei dieser Anordnung moglich, Mo- 
lybdantiegel mit einer diinnen Iridiumschicht zu ver- 
wenden, die durch Elektrolyse oder dunne Folien aufge- 
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tragen werden kann. 

Die hauptsachlichen Vorteile der erfindungsgemaBen 
Ausfiihrung im Vergleich zu bisher bekannten Losun- 
gen bestehen aus: 

1. Homogenisierung der Schmelze durch Bewegung 
des Schmelztiegels. 

2. Anpassung der Konzentration in der Schmelze 
durch entsprechende Materialzufuhrungen. 

3. Regelung der Temperaturverteilung durch interne 
Heizelemente. 

4. Reduzierte Reaktionen mit dem Tiegel durch genn- 
ges Schmelzvolumen. 

5. Reduzierter Energieverbrauch durch geringes 
Schmelzvolumen. 

6. Verringerter VerschleiB der Heizelemente und 
Verwendbarkeit kostengiinstiger Tiegelkombinationen 
durch separate Gaszusatze im Schmelz- und Heizraum. 

7. Kontrolle des Schmelzzustandes uber optische und 
elektrische Sonden. 

Obwohl nur das Beispiel von Fig. 1 im einzelnen be- 
schrieben wurde, sollen Variationen wie z.B. induktive 
Heizungen den umfang der Erfindung nicht beschran- 
ken. 



25 



30 



35 



40 



45 



50 



55 



60 



65 



nmer: 



3644746 









RA. 


-J 






o 


/>•->} 






DC 






O 


LU 
QQ 


Q 






LU 








UJ 












l 


^ > 


O 

SI 



CNJ 
CM 

o 

00 CD 

o ^ ^ 

CO O 1 

^ J=p LO 

CM ^ cvi 

. v — -' CO 



Numr 
Int. CI. 4 : 
Anmeldetag: 
OHenlegungstag: 



36 44 746 

C 30 B 15/00 

30 December 1986 
14. Juli 1988 



•fur. i ^ 



lu ——J 
O LU 



<L 

$ by 

— 1 uu 

c 1 

Q_ 



^ o 32. 
o 

s? — 1 




4 

808 828/109 



